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У межах Больцманнової моделі розвинуто модель провідності ультратон-ких плівок металів у режимі квантового перенесення заряду. Флуктуації межі плівки металу радикально змінюють енергетичний спектр електро-нів у тонкій плівці металу та, відповідно, умови розсіювання носіїв стру-му в режимі квантового перенесення заряду. У межах розвинутої моделі розраховано розмірну залежність питомої провідності. Підтверджено придатність одержаних виразів для пояснення експериментальних да-них. Зокрема, для суцільнометалевих плівок CoSi2 результати розрахун-ку дозволяють кількісно описати експериментальну розмірну залежність питомої провідності та оцінити середню квадратичну амплітуду поверх-невих неоднорідностей. У межах перколяційної моделі встановлено міні-мальну товщину прояву металевого характеру провідності в ультратон-ких плівках CoSi2, яка становить 2 нм. 
В рамках модели Больцмана развита модель проводимости ультратонких плёнок металлов в режиме квантового переноса заряда. Малые изменения границы плёнки металла радикально меняют энергетический спектр электронов в тонкой плёнке металла и, соответственно, условия рассея-ния носителей тока в режиме квантового переноса заряда. В рамках раз-витой модели получена размерная зависимость удельной проводимости металлической плёнки. Установлена пригодность полученных выраже-ний для объяснения экспериментальных данных. В частности, для сплошных металлических плёнок CoSi2 результаты расчёта позволяют количественно описать экспериментальную размерную зависимость удельной проводимости и оценить среднюю квадратичную амплитуду по-верхностных неоднородностей. В рамках перколяционной модели рас-считана минимальная толщина проявления металлического характера проводимости в ультратонких плёнках CoSi2, которая составляет 2 нм. 
The quantum electronic-transport model of ultrathin-metal-film conductivi-
ty is developed within the scope of the Boltzmann theory. The fluctuations of 
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metal-film boundary drastically change electron energy spectrum in thin 
metal film. These changes determine the conditions of electron scattering in 
the mode of quantum charge transfer. Size dependence of metal-film conduc-
tivity is calculated within the framework of the developed model. Within the 
scope of our theoretical approach, we can estimate the average amplitude of 
surface fluctuations in continuous metal films, which has a good agreement 
with STM surface investigation. The minimum thickness for manifestation 
of metallic conductivity in CoSi2 films is calculated within the framework of 
the percolation model. 
Ключові слова: тонкі металеві плівки, поверхневе та зерномежове розсі-яння. 
(Отримано 7 квітня 2014 р.)
  
1. ВСТУП 
Швидкий розвиток сучасної мікро- та наноелектроніки вимагає зменшення геометричних розмірів електричних контурів та підви-щення їхньої ефективності і надійності в ході експлуатації. Змен-шення лінійних розмірів провідників збільшить щільність елемен-тів на робочій поверхні інтеґральних схем і, таким чином, підви-щить швидкодію цих систем. Очікується, що в найближчі роки се-редні лінійні розміри елементів будуть зменшені до 20 нм [1]. При таких розмірах елементів вплив розмірного ефекту стає переважа-ючим, оскільки поверхневе розсіювання залишається єдиним ме-ханізмом релаксації носіїв струму. При кількісному описі явищ пе-ренесення заряду в цих системах особливо важливою є інформація про вплив неоднорідностей поверхні на енергетичний стан елект-ронної підсистеми в плівці металу та характер процесів розсіюван-ня носіїв струму цими неоднорідностями. Квантово-механічна за-дача щодо стану електронної підсистеми при наявності макроскопі-чних поверхневих неоднорідностей є достатньо складною, оскільки неможливо одержати точні розв’язки рівняння Шрединґера (власні хвильові функції та власні значення енергії). Можна говорити ли-ше про одержання наближених асимптотичних розв’язків цього рівняння, які в даний час є предметом досліджень багатьох авторів, зокрема [2—4]. На основі результатів таких досліджень здійснюють також розгляд процесів електрон-поверхневого розсіювання та дос-ліджують їхній вплив на явища перенесення в плівках. 
 Першою послідовною теорією явищ перенесення заряду в суціль-них зразках обмежених розмірів була квазикласична теорія Фук-са—Зондхаймера [5]. Ця теорія трактувала металеву плівку у вигля-ді однорідного ізотропного пласкопаралельного шару Зоммерфель-дівського металу з поверхневими неоднорідностями атомного мас-штабу (точкові дефекти). Розсіювання носіїв струму цими дефекта-
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ми було додатковим до основного об’ємного розсіювання, і його вплив враховували шляхом введення феноменологічного коефіціє-нта дзеркальності p (0p1). Величина p характеризує частку еле-ктронів провідності відбитих поверхнею дзеркально. Вважалось, що при p1 в плівці відсутні розмірні зміни кінетичних коефіцієн-тів. Займан [5] вперше уточнив, що величина p не може бути ста-лою, оскільки результат окремого акту розсіювання повинен зале-жати від кута падіння електрона на поверхню, а тому усереднено величина p повинна бути функцією товщини плівки d. На поверхні реальної плівки металу поряд з точковими дефектами звичайно присутні макроскопічні неоднорідності, вплив яких на перенесення заряду в межах квазикласичних підходів враховано в теоріях Нам-ба та Віссмана [6]. Згадані підходи є уточненнями теорії Фукса—Зондхаймера, вони з достатнім ступенем надійності придатні для опису властивостей плівок відносно великих товщин, коли d 
(тут  – середня довжина вільного пробігу вільних електронів). 
 Квантово-механічні підходи базуються на дослідженні Гамільто-ніана H електронної підсистеми зразка, обмеженого двома неодно-рідними поверхнями. Вплив поверхневих неоднорідностей на роз-сіювання електронів враховували за допомогою адитивного додан-ку H до Гамільтоніана H0 електронної підсистеми, обмеженої дво-ма паралельними площинами. Розрахунок електропровідності сис-теми з неоднорідними поверхнями розглядають у межах теорії збу-рень в наближенні малої шорсткості (hd), зокрема, це стосується моделей TJT [7], TA [8], FC [9], SHW [10] та mSHW [11]. Згідно з квантово-механічною моделлю, на розмірних залежностях питомої провідності плівок повинні спостерігатись осциляції з періодом, що дорівнює половині довжини де Бройлевої хвилі електрона. Ці осци-ляції зумовлені інтерференцією спадних та відбитих поверхнею електронних хвиль [12], аналогічно до появи осциляцій, які спо-стерігаються в плівках напівпровідників та напівметалів [13, 14]. У реальних плівках металів експериментально осциляції не спостері-гаються, що зумовлено як недостатньою точністю вимірювання ві-дповідних величин (в першу чергу товщини плівки), так і тим фак-том, що лінійні розміри поверхневих неоднорідностей сумірні дов-жині де Бройлевої хвилі електронів провідності (hD), а також тим, що розміри неоднорідностей не можуть вважатись малими в порівнянні з товщиною плівки. Важливим фактом є те, що при то-вщинах плівок у декілька нанометрів вони не можуть вважатися однорідними суцільними зразками металу. Зазвичай у плівці існу-ють тріщини та розриви, розміри яких близькі до її товщини d. Особливістю експериментальних розмірних залежностей питомої провідності плівок в умовах прояву квантового розмірного ефекту є більш сильна залежність цієї величини від товщини плівки, ніж у випадку класичного розмірного ефекту [15—19]. Зокрема, величину 
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«залишкову провідності» res, обумовлену лише поверхневим роз-сіюванням носіїв струму, можна описати степеневою залежністю від d: resd (тут 2,16) на відміну від лінійної залежності resd у випадку класичного розмірного ефекту. Зауважимо, що величина  для плівок даного металу залежить від розмірів криста-літа зразка. У роботі запропоновано модель квантового перенесення в тонких плівках з металевим характером провідності та здійснено розрахунок розмірної залежності провідності плівок CoSi2. Одер-жані теоретичні результати добре узгоджуються з результатами ек-спериментальних розмірних залежностей плівок та окремими ви-сновками сучасних теорій квантового розмірного ефекту. 
2. МОДЕЛЬ КВАНТОВОГО ПЕРЕНЕСЕННЯ ЗАРЯДУ 
В УЛЬТРАТОНКІЙ МЕТАЛЕВІЙ ПЛІВЦІ МЕТАЛУ 
2.1. Плівка з пласкопаралельними поверхнями 
Розглянемо частинку в потенціальній ямі з безмежно високими стінками. Це означає, що частинка може знаходитись лише в плівці металу, не покидаючи її межі (адіабатне наближення). Нехай елек-тронна підсистема знаходиться між двома пласкопаралельними площинами, одна з яких є площина XOY, а інша паралельна до неї на відстані d в напрямку осі OZ. В такому випадку власні функції та власні значення рівняння Шрединґера будуть задаватись крайови-ми умовами. Вважаємо, що електронна хвиля є біжучою в площині, паралельній XOY, тоді: 
 , ,n n  k k , (1) 
 ( , ,0) ( , , ) 0x y x y d    , (2) 
 0
( , , ) ( , , )
| | 0z z d
x y z x y z
z z 
    . (3) 
Розв’язок рівняння (1) має наступний вигляд: 
   ( ), 2/ sin / x yi k x k yn V n z d e   k ,     2 2 * 20/(2 )k m n    , (4) 
де 2 2 *0 ( / ) /2d m     – мінімальна енергія частинки в плівці мета-лу товщиною d, m* – ефективна маса носіїв струму, V – об’єм плі-вки металу. 
 Для хвильових функцій (4) густина електронних станів запису-ється у вигляді: 
    1 * 2, 0
( , )
( ) 2 int / /( )n
n
g V m d          k
k
 , (5) 
ВПЛИВ НЕОДНОРІДНОСТЕЙ ПОВЕРХНІ НА УМОВИ ПЕРЕНЕСЕННЯ ЗАРЯДУ 727 
де int(a) – ціла частина числа a. В основному стані середня густина електронних станів ( )n n r  надається виразом: 
 1
0
2 ( ) ( ) .n V g f d

     (6) 
 Поведінку квазиімпульсу електрона можна оцінити з (4): 
 2 2 2 2( / )Fp k n d    . (7) 
 Вважаємо, що плівка металу є в контакті з великим канонічним ансамблем з постійним хімічним потенціалом таким чином, що із зміною товщини плівки густина електронних станів не змінюється. В адіабатному наближенні вираз (6) редукується до вигляду [8]: 
 
2
0
( 1)(2 1)( ) 3
1
2 6
c c
c
F F
N Nn d
N
n k d k d
                
, (8) 
де 2 20 /(3 )Fn k   – густина електронних станів масивного зразка металу, int( / )c FN k d  . 
2.2. Плівка металу з неоднорідною поверхнею 
Наявні на поверхні плівки металу неоднорідності призводять до локальної зміни товщини на величину h і тим самим викликають локальну флуктуацію енергії частинок E. Вважаємо, що дані змі-ни є достатньо малими, такими, що при h0, E0. Збурену ене-ргію частинок можна описати наступною функцією: 
 ( / )E d h     . (9) 
 Відповідно квазиімпульс електрона запишемо у вигляді: 
 2 2 2 2( / ) [1 3 / ]Fp k n d h d     . (10) 
 За аналогією з виразом (8) й з урахуванням (10) середня густина електронних станів ( )n n r  задається виразом: 
 
    2
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1 2 1( ) 3
1 1 3
2 6
c c
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F F
N Nn d h
N
n k d k d d
                       
. (11) 
 За низьких температур основним механізмом розсіювання елек-тронів є розсіяння на статичних неоднорідностях. Розглянемо умо-ви перенесення заряду в плівці металу в наближенні часу релакса-
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ції . Нехай розсіювання електронів на точкових об’ємних дефектах описується за допомогою дельта-функції rR) з амплітудою U0. Відповідно потенціал розсіювання системи запишемо: 
 0
1
( ) ( )
iN
i
U U

  r r R . (12) 
 Розсіювання на об’ємних дефектах спричинить розсіювання час-тинок між незбуреними власними станами електронів у плівці ме-талу. В межах Борнового наближення ймовірність такого процесу можна оцінити: 
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. Тоді ймовірність розсію-
вання в стані nk : 
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k
k
, 
де 0 ( )F   – час релаксації носіїв струму при розсіюванні на об’єм-них неоднорідностях густиною Nk [8]. 
 Оцінку провідності в площині плівки металу здійснимо в межах Больцманнової моделі: 
  2 2||
( , )
2
x n F n
k n
e
v
V
       k k . (14) 
 Після інтеґрування за всіма значеннями квазиімпульсу електро-на та підсумовування за дискретними індексами n вираз (14) набу-ває вигляду: 
 
0 0 0
( ) ( )( ) nn d dd
n
  
k , (15) 
де 2 *0 0 0/n e m    – Друде-провідність зразка, а n(d) задається ви-разом (11). Вираз (15) придатний для опису результатів експериме-
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нтального дослідження квантового перенесення заряду в плівках з металевим характером провідності. 
3. ОБГОВОРЕННЯ РЕЗУЛЬТАТІВ МОДЕЛЬНОГО РОЗРАХУНКУ 
Сучасні теорії квантового перенесення заряду в металевих плівках у якості тестового об’єкта для оцінки придатності моделі для пояс-нення експериментальних даних найчастіше використовують ре-зультати експериментального дослідження плівок CoSi2, вирощених на поверхні монокристалів кремнію. Плівки цього матеріалу є мо-нокристалічними зразками з кубічною кристалічною ґратницею, період якої близький до періоду ґратниці кремнію. Електропровід-ність CoSi2 має металічний характер. За гелієвої температури серед-ня довжина вільного пробігу носіїв струму  досягає 100 нм [5]. Оскільки середня довжина вільного пробігу носіїв струму в плівках цього матеріалу достатньо велика в порівнянні з товщиною плівки, близькою до 10 нм, переважаючим процесом розсіювання носіїв струму в таких умовах є поверхневе розсіювання (d). Аналіз ро-змірних залежностей питомої провідності плівок CoSi2 за допомогою виразів класичної теорії показав, що поверхневе відбивання носіїв струму практично дзеркальне p0,9, а середня амплітуда поверх-невих неоднорідностей в межах Софферової моделі становить 
h0,04 нм [5]. Оцінка значення хвильового вектора Фермі kF носіїв струму для плівки CoSi2 дала величину kF2/D7,8 нм1 (де D – довжина де Бройлевої хвилі носіїв струму). Наведені вище кінетич-ні параметри плівок CoSi2 розраховано внаслідок усереднення екс-периментальних даних, одержаних різними авторами [11]. 
 При використанні виразів квантово-механічних підходів для кі-лькісного опису експериментальних даних однією з найважливі-ших проблем є вирішення питання щодо відповідності будови реа-льної плівки модельному уявленню, покладеному в основу теорії. Відомо, що всі згадані вище теорії розвинуті для суцільних шарів металу. Формування реальної плівки починається із зародження окремих острівців, які лише при певних критичних масових тов-щинах плівки контактують між собою, формуючи провідні канали з металевим характером провідності. Оцінити мінімальну товщину плівки, при якій спостерігається перехід від активаційного механі-зму перенесення заряду до металевого, можна із залежності опору плівки R від її товщини d в межах перколяційної моделі. Згідно з якою [20—22], залежність R плівки металу від товщини d можна представити деякою універсальною функцією товщини: 
 R(d)(ddc). (16) 
 Вираз (16) одержано на основі припущення, що (ddc)(ххc), 
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де х – параметр, який характеризує ступінь заповненості підклад-ки металом, хc – параметр перколяції, який відповідає ступеню заповненості поверхні підкладки, при якому острівці (кристаліти) сформують перший провідний канал. Очевидно, що хc залежить від форми та розмірів кристалітів. Показник степеня у виразі (16) за-лежить від механізму формування та росту плівки. Згідно з [21—
22], при двовимірному рості плівки (2D-перколяція) величина по-казника степеня  змінюється в межах від 1 до 1,3, а у випадку 3D-перколяції величина , зазвичай, перевищує 1,5. Відповідно сту-пінь заповнення поверхні кристалітами хc0,3 при 2D-перколяції, а для 3D-режиму росту хc0,5. Мінімальна товщина dc є критичною товщиною, при якій острівці металу фізично починають контакту-вати один з одним, утворюючи перший канал провідності (металеву фазу плівки). 
 На рисунку 1 наведено в логарифмічному масштабі залежності опору R плівок CoSi2 від зведеної товщини (ddc) при Т4 К. Вели-чину dc розраховують шляхом лінеаризації експериментальної ро-змірної залежності RR(d). Експериментальні точки, наведені на рисунку, взято з експериментальних даних різних авторів для пи-томого опору  плівок CoSi2, наведених в [11]. Аналіз залежності, показаної на рис. 1, дозволяє стверджувати, що перший канал про-відності металевого характеру в плівках CoSi2 виникає при товщи-нах плівки близьких до 2 нм, більше того, має місце 2D-перколя-ція, тобто пошаровий ріст плівки, оскільки показник степеня бли-зький до одиниці і становить 1,1. При товщині плівки d2 нм у плівці ще переважає активаційний характер перенесення заряду. 
 Згідно з висновками, наведеними в роботах з дослідження перко-
 
Рис. 1. ЗалежністьRR(ddc) плівок CoSi2 приТ4К. 
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ляційних явищ у плівках інших матеріалів [21—22], можна очіку-вати, що перехід до електрично суцільної плівки з чисто металевим характером провідності повинен спостерігатись при d1,5—2,0dc. Тому використання теорій квантового розмірного ефекту для опису провідності плівок CoSi2 коректне при товщинах, більших за 3 нм. 
 На рисунку 2 наведено розмірні залежності / плівки CoSi2 при 
4 К [11], суцільні лінії – відповідні криві, одержані на основі тео-ретичних моделей [7—11]. Величина  – питома провідність плів-ки безмежної товщини (d), структура якої ідентична будові плівки скінченної товщини d. Питому провідність  розраховано з експериментальних даних на основі квазикласичних уявлень. Як параметр поверхневих неоднорідностей вибрано середньоквадрати-чне відхилення поверхневих неоднорідностей , тобто амплітуду відхилення поверхневих неоднорідностей від середнього значення товщини плівки металу. Крива 5 побудована на основі теоретичного виразу (15), одержаного нами при h0,8 нм. Величина h достатньо добре узгоджується з оцінкою даної величини в теоретичних підхо-дах [6—10] та результатами дослідження плівок методами елект-ронної мікроскопії на просвіт. Зауважимо, що в квантово-механіч-них підходах [6—10] вважається, що внески поверхневого та об’єм-ного розсіювання є незалежними. Тому повний опір плівки металу 
 
Рис. 2. Розмірні залежності / плівки CoSi2 при 4 К [10] (3,8106 Ом1м1, l100 нм, kF7,85 нм1). Точки – експериментальні дані, су-цільні криві – теоретичні моделі: 1 – mSXW(Gaussian) [9—10] (0,73 нм, 0,73 нм), 2 – FC [8] (0,75 нм, 0,75 нм), 3 – TA [7] (0,75 нм), 4 – TJM [6] (0,75 нм), 5 – теоретична модель (15) (0,8 нм), – кореляційна довжина при Ґауссовому описі профілів поверхневих неодно-рідностей. 
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в наближенні часу релаксації є пропорційним сумі середніх оберне-них значень часів релаксації носіїв струму в об’ємі та на поверхні плівки металу: 1/1/bulk1/surf. Даний підхід є суттю Ма-тіссенового закону. Проте, в [10] показано, що у випадку ультрато-нких плівок металів Матіссенів закон не виконується. Причиною спостережуваної поведінки електронної підсистеми є той факт, що в режимі прояву квантового розмірного ефекту необхідно врахову-вати окремо квантові стани кожної з частинок, а тому вважати вне-ски розсіювання частинок на об’ємних та поверхневих неоднорід-ностях як незалежні є некоректно. В запропонованій нами моделі розглянуто збурення енергетичних станів у всьому об’ємі плівки металу внаслідок того, що на поверхні плівки металу існують мак-роскопічні неоднорідності. Таким чином, внески розсіювання елек-тронів на поверхневих та об’ємних неоднорідностях розглядаємо як одне ціле. З рисунка 2 видно, що в області малих товщин d2,5 нм хід експериментальних точок і теоретичних кривих (5) відрізняєть-ся. Спостережуване відхилення зумовлене структурною та елект-ричною несуцільністю плівки металу в області товщин d2,5 нм, а всі наявні квантово-механічні підходи розвинуто лише для струк-турно та електрично суцільних плівок металів. 
4. ВИСНОВКИ 
1. Розвинуто квантово-механічну модель перенесення заряду в тон-ких плівках металів. Розраховано величину середнього відхилення поверхневих неоднорідностей від середнього значення товщини плівки CoSi2 (h0,8 нм), яка добре узгоджується з результатами оцінки цієї величини на основі сучасних моделей квантового розмі-рного ефекту в плівках металів та результатами прямих СТМ дослі-джень [6—10]. 
2. У межах перколяційного підходу розраховано мінімальну тов-щину прояву металевого характеру провідності в плівці CoSi2, тов-щина якої становить 2 нм. Дана товщина відповідає фізичній межі застосовності наявних моделей до пояснення явищ квантового пе-ренесення заряду в тонких плівках металів. 
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